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論文の内容の要旨
　遷移金属の表面は反応性に富み，様々な触媒作用が知られている。特に銀はエチレンのエポキシ化反応に有効
な唯一の物質である。本論文は，酸素を化学吸着した銅，ニッケル，銀の（110）表面の表面電子状態を，角度
分解光電子分光で詳細に研究したものである。
　Cu（uO）表面に酸素は解離吸着し，原子状酸素の被覆量がO．5モノレイヤーの時，2xユ秩序の表面構造となる。
○とCuの結合状態に起因する表面電子状態のエネルギー分散および対称性を角度分解光電子分光で精密に決定
した。㎜issi㎎イow構造モデルにもとずくLCAO計算による解析を行い，実験結果をほぼ完全に再現するように
O－Cu相互作用エネルギーを求めることができた。
　Ni（110）表面では，原子状酸素の被覆量がO．5モノレイヤーの時，2xユ，0167モノレイヤーで3xユ秩序の表
面構造となる。それぞれの表面電子状態を同様に調べた。特に3x1秩序構造ではO一○相互作用が重要な寄与を
することを見いだした。㎜issi㎎一row構造モデルにもとずくLCAO計算による解析からO－Ni，O－O相互作用エ
ネルギーを定量的に決定した。酸素の暴露量を増加させると0．67モノレイヤーの3xユ秩序構造の後に再び2x
1秩序構造となることを発見した。新たな2xユ秩序構造の原子状酸素被覆量がO．5モノレイヤーであることをX
線光電子分光により明らかにし，また表面電子状態も暴露量が少ない時の2xユ秩序構造と全く一致することな
ど，興味深い知見を得た。
　Ag（110）表面では，従来から知られていた2xユ秩序構造のほかに，酸素吸着により1x2秩序構造が生成され
ることを発見した。角度分解光電子分光スペクトルの解析を行い，1x2秩序構造の構造モデルを提唱した。
審査の結果の要旨
　本論文は銅，ニッケル，銀表面の触媒化学反応で重要な素過程である酸化反応について，表面電子状態の観点
から詳細に研究したものである。著者の研究は以下の点でこれまでの研究に新たな知見を与えるものとして高く
評価できる。
　（1）Cu（110）の酸化反応については，2xユ秩序構造のCu－O結合状態エネルギーを精密に調べることにより，状
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態の対称性，状態聞の混合と反援を実験的に明らかにした。更にLCAO計算と実験結果の良い一致から，走査
トンネル顕微鏡などの研究から提唱されていた構造モデルを強く支持する結果を得たと同時に，電子状態を
LCAO計算と組み合わせて解析することにより，Cuと○など反応に関与する原子聞の相互作用の大きさを定量
的に決定できることを示した。
　（2）Ni（110）については，O．67モノレイヤーの3x1秩序構造での○一〇相互作用の重要性を明確に指摘した。ま
た新しく，酸素の暴露量を増加させると0．67モノレイヤーの3xユ秩序構造の後に再び2xユ秩序構造が生成さ
れ，酸素被覆量，表面電子状態がともに暴露量が少ない時の2xユ秩序構造と全く一致することを発見した。こ
れは，ニッケルの酸化反応の研究にたいする新しい重要な知見である。
　（3）Ag（uO）については，従来から知られていた2x1秩序構造のほかに1x2秩序構造が生成されることを発見
した。このことは，エチレンのエポキシ化反応の機構の解明にとって重要である。1x2秩序構造の構造モデル
についても，2xユ秩序構造の角度分解光電子スペクトルの解析から求めたAg－O相互作用を用いたLCAO計算
により，信頼性の高いモデルを提唱した。
　よって，著者は博士（理学）の学位を受けるに十分な資格を有するものと認める。
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